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(57) Abstract: The invention relates to a device (1) for detecting at least one substance of a fluid (9). The device comprises at least 
one piezo-acoustic resonator (2) with at least one piezo layer (4), an electrode (5) arranged on the piezo-electric layer, at least one 
other electrode (6) arranged on the piezo-electric layer and a surface section (8) used for sorption of the substance of the fluid. The 
piezo-electric layer, the electrodes and the surface section are disposed in such a way that electric control of the electrodes leads to 
an oscillation (51,52) of the resonator at a resonance frequency which depends upon the amount of the substance which is sorbed on 
the surface section. The device is characterized in that the thickness (7) of the pioelectric layer is in the region of 0.5 ?m to 20 ?m 
and the resonance frequency of the oscillation ranges from 500 MHz to 2 GHz. The device is a mass sensor with a piezo-acoustic 
high-frequency thin film resonator. The device is characterized by high mass sensitivity in the region of a few HzCEpg 'CEcm 2 and 
small lateral expansion. The device is used as a bio sensor or gas sensor. 



(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft eine Vorrichtung ( 1 ) zur Detektion mindestens einer Substanz eines Fluids (9). Die 
^ Vorrichtung weist mindestens einen piezoakustischen Resonator (2) mil mindestens einer piezoelektrischen Schicht (4), einer an der 



piezoelcktrischen Schicht angeordneten 
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Vorrichtung und Verfahren zur Detektion einer Substanz 

5 Die Erfindung betrifft eine Vorrichtung zur Detektion 

mindestens einer Substanz eines Fluids, aufweisend mindestens 
einen piezoakustischen Resonator mit mindestens einer 
piezoelektrischen Schicht, einer an der piezoelektrischen 
Schicht angeordneten Elektrode, mindestens einer an der 

10 piezoelektrischen Schicht angeordneten weiteren Elektrode und 
einem Oberf lachenabschnitt zur Sorption der Substanz des 
Fluids, wobei die piezoelektrische Schicht, die Elektroden 
und der Oberf lachenabschnitt derart aneinander angeordnet 
sind, dass eine elektrische Ansteuerung der Elektroden zu 

15 einer Schwingung des Resonators mit einer Resonanzf requenz 
fuhrt und die Resonanzf requenz abhangig ist von einer am 
Oberf lachenabschnitt adsorbierten Menge der Substanz. Daneben 
wird ein Verfahren zur Detektion mindestens einer Substanz 
eines Fluids unter Verwendung der Vorrichtung angegeben. 

20 

In der modernen biologischen Analysetechnik und in der 
medizinischen Diagnostik werden in zunehmenden Maiie 
Biosensoren eingesetzt. Ein Biosensor besteht aus einem 
biologischen Erkennungssystem fur eine biologische Substanz 

25 und einem sogenannten physikalischen Transducer. Uber das 
biologische Erkennungssystem erfolgt ein "Erkennen" der 
Substanz. Dieses "Erkennen" wird mit Hilfe des physikalischen 
Transducers in ein elektronisches Signal umgewandelt. Haufig 
eingesetzte biologische Erkennungssysteme sind Antikorper, 

30 Enzyme und Nukleinsauren . Die biologischen Erkennungssysteme 
werden dabei meist in annahernd zweidimensionalen Schichten 
auf dem Transducer immobilisiert (fixiert) . Ein 
Immobilisieren (Fixieren) kann dabei durch kovalente 
Bindungen, durch Af f ini tatswechselwirkungen und durch 

35 hydrophile oder hydrophobe Wechselwirkungen erfolgen. Einen 
Oberblick uber einen Aufbau annahernd zweidimensionaler 
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biologischer Erkennungsschichten geben I. Willner und E. Katz 
in Angew. Chem. 112(2000), 1230 bis 1269. 

Eine Vorrichtung und ein Verfahren der eingangs genannten Art 
5 ist aus C. KoBlinger et al., Biosensors & Bioelectronics, 7 
(1992), S. 397 bis 404 bekannt. Der Oberf lachenabschnitt des 
Resonators stellt ein Erkennungssystem fur eine Substanz dar. 
Der piezoelektrische Resonator fungiert als physikalischer 
Transducer. Die piezoelektrische Schicht des bekannten 

10 Resonators besteht aus einem Quarzkristall . An deiti 

Quarzkristall sind Elektroden aus Gold angebracht . Durch eine 
elektrische Ansteuerung der Elektroden wird der Quarzkristall 
zu akustischen Volumenwellen (Bulk Akoustic Waves) in Form 
s von Dickenscherschwingungen angeregt. Die Resonanzf requenz 

15 betragt etwa 20 MHz. Eine der Elektroden bildet den 

Oberf lachenabschnitt zur Sorption der Substanz des Fluids. 
Die Substanz ist ein makromolekulares Protein, das sich in 
einer Fliissigkeit befindet und das an der Elektrode 
physikalisch adsorbiert wird. Durch die Adsorption des 

20 Proteins andert sich die Masse und damit die Resonanzf requenz 
des Resonators. Fur die Anderung der Resonanzf requenz (Af) 
in Abhangigkeit von der Anderung der adsorbierten Menge der 
Substanz pro Flacheneinheit (Am) gilt folgender allgemeine 
Zusammenhang (vergleiche G. Sauerbrey, Zeitschrift fur 

25 Physik, 155 (1959), S. 206 - 222): 

s s Ar =c Aoc/; <i) 

Am m 



Dabei ist S die Massensensitivitat des Resonators, fo die 
30 Resonanzf requenz des Resonators ohne adsorbierte Substanz, c 
ist eine materialspezif ische Konstante und m die Masse des 
Resonators pro Flacheneinheit. Die Massensensitivitat ist 
proportional zum Quadrat der Resonanzf requenz des Resonators. 
Bei einer relativ niedrigen Resonanzf requenz f 0 von etwa 20 
35 MHz kann die Massensensitivitat der bekannten Vorrichtung auf 
etwa 1 Hz-ng^-cm 2 abgeschatzt werden. 
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Eine Vorrichtung und ein Verfahren der genannten Art sind 
auch aus V. Ferrari et al., Sensors and Actuators, B 68 
(2000), S. 81-87 bekannt. Die Vorrichtung fungiert als 
5 Massensensor zur Detektion einer chemischen Substanz. Die 
piezoelektrische Schicht ist eine Bleizirkonattitanat (PZT)- 
Schicht. An gegenuberliegenden Seiten der PZT-Schicht sind 
schichtformige Elektroden (Elektrodenschichten) aus einer 
Silberpalladiumlegierung angebracht . Die Elektroden und die 
10 PZT-Schicht bilden den piezoakustischen Resonator. Durch eine 
elektrische Ansteuerung der Elektroden ist der Resonator zu 
einer Langsschwingung (longitudinale Schwingung) entlang der 
Schichtdicke der PZT-Schicht anregbar. 

15 Der bekannte Resonator weist einen Ober f lachenabschnitt auf, 
an dem eine Substanz sorbiert werden kann. Dazu verfugt der 
Resonator uber einen den Oberf lachenabschnitt bildende, 
chemisch sensitive Beschichtung. Die chemisch sensitive 
Beschichtung ist ein Polymer film, der auf einer der 

20 Elektroden aufgebracht ist. Der Polymerf ilm ist 

beispielsweise Polystyrol Oder Polymethylacrylat . Auf diesen 
Polymerf ilmen konnen verschiedene Substanzen, beispielsweise 
Kohlenwasserstof f e, adsorbiert werden. Durch die Adsorption 
andert sich die Masse des Resonators. Als Folge davon andert 

25 sich die Resonanzf requenz des Resonators. Ein Ausmafi der 
Anderung der Resonanzf requenz hangt von der adsorbierten 
Menge der Substanz ab. Je mehr Substanz adsorbiert ist, desto 
grofier ist die Anderung der Resonanzf requenz . 

30 Die Schichtdicke der PZT-Schicht des Resonators betragt 
ungefahr 100 pm. Die Elektroden sind etwa 10 ym dick. Der 
Polymerfilm ist beispielsweise mit einer Dicke von etwa 3 ]im 
aufgebracht. Eine laterale Ausdehnung des Resonators betragt 
etwa 6 mm. Die Resonanzf requenz des Resonators betragt 

35 ungefahr 7 MHz. Die bekannte Vorrichtung mit dem 

piezoakustischen Resonator eignet sich zur Detektion einer 
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Substanz eines Fluids. Das Fluid ist entweder eine 
Flussigkeit oder ein Gas bzw. Gasgemisch. 

Der Resonator der Vorrichtung ist auf einem Substrat aus 
5 Aluminiumoxid aufgebracht. Zum Herstellen des Resonators bzw. 
zum Aufbringen des Resonators auf dem Substrat wird auf die 
sogenannte Dickf ilmtechnologie (Thick Film Technology, TFT) 
zuruckgegrif fen. Aufgrund einer mit der Dickf ilmtechnologie 
erzielbaren Auflosung ist eine Miniaturisierung der 

10 Vorrichtung begfenzt. Die zunehmende Miniaturisierung ist 

aber wunschenswert • Beispielsweise werden eine Vielzahl von 
Resonatoren zu einer Resonatormatrix (Resonatorarray) 
zusammengefasst . Jeder der Resonatoren bildet ein 
Matrixelement der Resonatormatrix. Urn moglichst viele 

15 Matrixelemente auf einem Substrat einer gegebenen Grofle 

anordnen zu konnen, sind moglichst kleine Resonatorelemente 
notig. 

Neben der im Hinblick auf die Miniaturisierung ungiinstigen 
20 Grofie des Resonators zeichnet sich die bekannte Vorrichtung 
aufgrund der relativ niedrigen Resonanzf requenz des 
Resonators durch eine relativ niedrige Massensensitivitat aus 
(vgl. Gleichung 1). Eine niedrige Konzentration der Substanz 
des Fluids oder eine geringe Anderung der Konzentration der 
25 Substanz im Fluid kann nur mit einem relativ groflen Fehler 
bestimmt werden. 

Aus H. Baltes, Proceedings of the IEEE, Vol. 86, No. 8, 
August 1998, Seiten 1660-1678 ist ein sogenannter Flexural 

30 Plate Wave (FPW) -Sensor bekannt. Der Sensor ist eine 

Vorrichtung zur Detektion einer Substanz. Die Vorrichtung 
verfugt liber einen piezoakustischen Resonator, der auf einem 
Halbleitersubstrat aus Silizium aufgebracht ist. Zum 
Herstellen der Vorrichtung werden Dampf abscheideverf ahren, 

35 CMOS (Complementary Metal Oxyde Semiconductor ) -Technologie 

und Front- bzw. Ruckseitenatzen des Halbleitersubstrats (bulk 
micromachining) eingesetzt. Die Elektroden und die 
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piezoelektrische Schicht sind auf dem Halbleitersubstrat in 
Form eines sogenannten Auslegers derart angeordnet, dass eine 
elektrische Ansteuerung der Elektroden zu einer 
Querschwingung des Resonators mit einer Resonanzf requenz von 
5 etwa 140 kHz fuhrt. Der Resonator verfiigt uber eine chemisch 
sensitive Beschichtung aus Polyurethan oder Polysiloxan. 
Diese Polymere sind fur die Adsorption und damit den Nachweis 
von Kohlenwasserstof fen mit Halogenen geeignet. Das Fluid ist 
insbesondere gasformig. Wenn das Fluid an dem durch eines der 

10 Polymere gebildeten Oberf lachenabschnitt vorbeigeleitet wird, 
werden die Kohlenwasserstof fe an dem Oberf lachenabschnitt 
adsorbiert. In Abhangigkeit von der Konzentration der 
Kohlenwasserstof fe andert sich die Masse des Resonators und 
damit auch die Resonanzf requenz des Resonators. Die laterale 

15 Ausdehnung des Resonators ist relativ klein. Sie betragt 

beispielsweise 300 pm. Allerdings zeichnet sich der Resonator 
aufgrund der relativ niedrigen Resonanzf requenz von etwa 140 
kHz durch eine relativ niedrige Massensensitivitat aus. 

20 Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, eine Vorrichtung 
zur Detektion einer Substanz anzugeben, die im Vergleich zum 
bekannten Stand der Technik eine hohere Massensensitivitat 
fur die Substanz aufweist. 

25 Zur Losung der Aufgabe wird eine Vorrichtung zur Detektion 
mindestens einer Substanz eines Fluids angegeben. Die 
Vorrichtung weist mindestens einen piezoakustischen Resonator 
mit mindestens einer piezoelektrischen Schicht, einer an der 
piezoelektrischen Schicht angeordneten Elektrode, mindestens 

30 einer an der piezoelektrischen Schicht angeordneten weiteren 
Elektrode und einem Oberf lachenabschnitt zur Sorption der 
Substanz des Fluids auf, wobei die piezoelektrische Schicht, 
die Elektroden und der Oberf lachenabschnitt derart aneinander 
angeordnet sind, dass eine elektrische Ansteuerung der 

35 Elektroden zu einer Schwingung des Resonators mit einer 

Resonanzf requenz fuhrt und die Resonanzf requenz abhangig ist 
von einer am Oberf lachenabschnitt sorbierten Menge der 
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Substanz. Die Vorrichtung ist dadurch gekennzeichnet , dass 
eine Schichtdicke der piezoelektrischen Schicht aus dem 
Bereich von einschliefilich 0,1 \im bis einschlieJilich 20 ym 
und die Resonanzf requenz der Schwingung aus dem Bereich von 
5 einschliefJlich 500 MHz bis einschliefllich 10 GHz ausgewahlt 
ist . 

Der Resonator der Vorrichtung ist ein piezoakustischer 
Dunnfilmresonator . Die Elektroden sind aus 
Elektrodenschichten gebildet. Die Elektrodenschichten 
bestehen beispielsweise aus Gold, Aluminium oder Platin. Eine 
Gesamtschichtdicke des Resonators aus Elektrodenschichten und 
piezoelektrischer Schicht betragt beispielsweise 1 yum. Durch 
die kleine Schichtdicke der piezoelektrischen "Schicht 
beziehungsweise durch die kleine Gesamtschichtdicke ist die 
Masse des Resonators im Vergleich zum Stand der Technik 
reduziert. Dadurch erhoht sich die Resonanzf requenz des 
Resonators. Durch die hohe Resonanzf requenz, die auch als 
Hochfrequenz bezeichnet wird, ergibt sich eine hohe 
Massensensitivitat gegenuber der Substanz. Die 
Massensensitivitat der Vorrichtung kann nach Gleichung (1) 
auf wenige Hz-pg _i -cm 2 abgeschatzt werden. Beispielsweise 
betragt die Massensensitivitat bei einer Resonanzf requenz von 
1 GHz etwa 2,5 Hz-pg^-cm 2 . Mit der Erfindung wird eine urn 
einen Faktor von 10 3 verbesserte Massensensitivitat erzielt. 

Unter Sorption ist die Ausbildung einer chemischen oder 
physikalischen Bindung der Substanz an den 

Oberf lachenabschnitt zu verstehen. Die Sorption umfasst dabei 
30 sowohl eine Absorption als auch eine Adsorption. Bei der 
Absorption wird die Substanz beispielsweise durch eine 
Beschichtung des Resonators, die den Oberf lachenabschnitt 
bildet, ohne Bildung einer Phasengrenze aufgenommen. Die 
Substanz wird in die Beschichtung inkorporiert . Bei der 
35 Adsorption konunt es dagegen zur Bildung einer Phasengrenze. 
Insbesondere denkbar ist dabei eine Adsorption in Form einer 
Physisorption . Die Substanz lagert sich am 



15 



20 
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Oberf lachenabschnitt des Resonators durch Van der Waals- oder 
Dipol-Dipol-Wechselwirkungen an. Alternativ dazu kann auch 
eine Adsorption in Form einer Chemisorption stattfinden. Bei 
einer Chemisorption lagert sich die Substanz am 
5 Oberf lachenabschnitt unter Bildung einer chemischen Bindung 
an. Die chemische Bindung ist beispielsweise eine kovalente 
Bindung oder eine Wasserstof fbruckenbindung . 

Vorzugsweise findet die Sorption reversibel statt. Dies 
10 bedeutet, dass die Substanz vom Oberf lachenabschnitt auch 

wieder desorbiert (entfernt) werden kann. Beispielsweise wird 
die Substanz durch Temperaturerhohung des 

Oberf lachenabschnitts oder durch Einwirken eines reaktiven 
Stoffes wieder entfernt. Der reaktive Stoff ist 
15 beispielsweise eine Saure oder eine Lauge, mit deren Hilfe 

die bei der Chemisorption gebildeten Bindungen gelost werden. 
Die Vorrichtung kann auf diese Weise mehrmals benutzt werden. 
Mbglich ist aber auch/ dass die Sorption irreversibel ist. 
Die Vorrichtung wird als Einwegsensor nur einmalig verwendet . 

20 

Als Substanz kommt jede denkbare chemische oder biologische 
Verbindung in Frage. So kann die Vorrichtung als Gassensor 
zur Detektion eines Gases eingesetzt werden. Das Gas ist eine 
Substanz, die einen bestinunten Dampfdruck aufweist. Derartige 

25 Substanzen sind beispielsweise organische Losungsmittel . 
Denkbar ist auch, dass eine derartige Substanz ein 
Sprengstoff oder ein Bestandteil, ein Vorprodukt oder 
Abbauprodukt eines Sprengstoff s ist. Die Vorrichtung kann als 
Sprengstoff detektor eingesetzt werden. Denkbar ist auch, dass 

30 die Vorrichtung als Biosensor zur Detektion eines beliebigen 
Biomolekuls ausgestaltet ist. Das Biomolekul ist 
beispielsweise eine DNA (Deoxyribonucleic Acid) -Sequenz oder 
ein makromolekulares Protein. 

35 Der Oberf lachenabschnitt ist vorzugsweise derart ausgebildet, 
dass selektiv eine bestimmte Substanz oder Substanzklasse 
nach dem Schliissel-Schloss-Prinzip sorbiert und damit erkannt 
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wird. Somit ist es moglich, aus einern Gemisch aus einer 
Vielzahl von Substanzen mit Hilfe der Vorrichtung selektiv 
eine bestimmte. Substanz zu detektieren. Die Detektion umfasst 
dabei sowohl eine qualitative als auch quantitative 
5 Bestimmung der Substanz. Es kann die Abwesenheit oder die 
Anwesenheit der Substanz im Fluid nachgewiesen werden. Es 
kann auch die Konzentration der Substanz im Fluid bestimmt 
werden. Durch dif f erentielle Detektion der Substanz kann auch 
eine zeitliche Anderung der Konzentration der Substanz 
10 bestimmt werden. Somit eignet sich die Vorrichtung 

beispielsweise auch zur Reaktionskontrolle einer chemischen 
Reaktion, an der die Substanz beteiligt ist. 

Insbesondere weist die chemisch sensitive Beschichtung 
15 Molekule zum Erkennen der Substanz. Zum Erkennen einer 

bestimmten DNA-Sequenz sind derartige Molekule entsprechende 
Oligo-Nukleotide (DNA-Oliogos) aus mehreren Nukleotid- 
Einheiten. 

20 Die Molekule zum Erkennen der Substanz konnen dabei direkt 
mit einer Transducer-Oberf lache verbunden sein. 
Beispielsweise ist die Transducer-Oberf lache eine Gold- 
Elektrode des Resonators. Molekule, die liber eine Thiol- 
Gruppe verfugen, werden durch Ausbilden einer Gold-Schwef el- 

25 Bindung direkt an die Transducer-Oberf lache gebunden. 

In einer besonderen Ausgestaltung weist die chemisch 
sensitive Beschichtung eine Immobilisierungsschicht zum 
Verbinden des Resonators und der Molekule zum Erkennen der 
30 Substanz auf. Beispielsweise verfiigt eine Transducer- 
Oberf lache uber NH- oder OH-Gruppen. Die Molekule zum 
Erkennen der Substanz konnen dabei uber Alkoxysilane, 
Cyanurchlorid oder Carbodiimid immobilisiert werden. Diese 
Verbindungen bilden die Immobilisierungsschicht. 

35 

Die Immobilisierungsschicht kann direkt mit der Transducer- 
Oberf lache verbunden sein. Denkbar ist auch, dass die 
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Immobilisierungsschicht indirekt liber eine 

Haf tvermittlungsschicht mit der Transducer-Oberf lache 

verbunden ist. 

5 Die Immobilisierungsschicht kann im Wesentlichen zwei- 
dimensional sein. Die Immobilisierungsschicht ist als 
geordnete monomolekulare oder multimolekulare Schicht entlang 
der Transducer-Oberf lache angeordnet. Insbesondere aber ist 
die Immobilisierungsschicht dreidimensional . Es liegt eine 

10 Immobilisierungsmatrix vor. Beispielsweise verfligt die 
Immobilisierungsschicht liber offene Poren, in denen die 
Molekule zum Erkennen der Substanz angeordnet sind. Es liegt 
eine chemisch sensitive Beschichtung mit einer grofJen 
"reaktiven" Oberflache vor. Als Folge davon zeichnet sich 

15 eine chemisch sensitive Beschichtung mit einer 

dreidimensionalen Immobilisierungsschicht durch eine erhohte 
Massensensitivitat fur das Erkennen der Substanz aus. Die 
dreidimensionale Immobilisierungsschicht kann beispielsweise 
durch radikalische Vernetzung von Monomeren erzeugt werden. 

20 An die vernetzten Monomere konnen die Molekule zum Erkennen 
der Substanz gebunden werden. Denkbar ist auch, dass die 
Monomere bereits vor dem Vernetzen liber die f unktionellen 
Gruppen zum Erkennen der Substanz verfligen. 

25 Insbesondere ist die Schwingung des Resonators aus der Gruppe 
Langsschwingung und/oder Dickenscherschwingung ausgewahlt . 
Welche Schwingungsart angeregt wird, hangt unter anderem von 
einer Symmetr iegruppe des piezoelektrischen Materials, der 
Orientierung der piezoelektrischen Schicht zur Oberflache und 

30 von der Anordnung der Elektroden ab. Beispielsweise besteht 
die piezoelektrische Schicht aus einem <111> orientierten 
Bleizirkonattitanat . Wird ein elektrisches Feld nur in z- 
Richtung entlang der Schichtdicke der piezoelektrischen 
Schicht angelegt, so kommt es in erster Linie zu einer 

35 Langsschwingung entlang der Schichtdicke. Dagegen kann die 

Dickenscherschwingung bei der beschriebenen Anordnung, entlang 
der lateralen Ausdehnung der piezoelektrischen Schicht 
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auftreten. Die Dickenscherschwingung benotigt dazu allerdings 
eine laterale Komponente des anregenden elektrischen Feldes. 
Die Langsschwingung wird insbesondere zur Untersuchung eines 
gasformigen Fluids eingesetzt. Bei einem flussigen Fluid wird 
5 die Langsschwingung relativ stark gedampft, wodurch die 
Massensensitivitat stark reduziert wird. Zur Untersuchung 
eines flussigen Fluids unter Ausnutzung der Langsschwingung 
des Resonators wird daher das Fluid nach der Sorption vom 
Oberf lachenabschnitt beziehungsweise vom- Resonator entfernt. 

10 Die Messung der Resonanzf requenz des Resonators findet nach 
der Sorption in Abwesenheit des Fluids statt. Zur direkten 
Untersuchung eines flussigen Fluids eignet sich dagegen die 
Messung der Dickenscherschwingung. Die Dickenscherschwingung 
wird in einer Flussigkeit nur unmerklich gedampft. Die 

15 Messung kann bei Flussigkeitskontakt des Resonators erfolgen. 

In einer besonderen Ausgestaltung weist der Resonator eine 
laterale Ausdehnung auf, die aus dem Bereich von 
einschliefllich 50 ym bis einschlieiilich 1000 \m ausgewahlt 
20 ist. Durch die kleine laterale Ausdehnung kann mit Hilfe des 
Resonators ein kleines Probenvolumen des Fluids untersucht 
werden. 

In einer besonderen Ausgestaltung weist die piezoelektrische 
25 Schicht ein piezoelektrisches Material auf, das aus der 

Gruppe Bleizirkonattitanat, Zinkoxid und/oder Aluminiumnitrid 
ausgewahlt ist. Diese Materialien eignen sich besonders fur 
ein Abscheiden der Materialien aus der Gasphase auf einem 
Substrat. Das Abscheiden erfolgt beispielweise in einem 
30 chemischen Dampf abscheideverf ahren (Chemical Vapour 
Deposition, CVD) oder einem physikalischen 

Dampf abscheidverf ahren (Physical Vapour Depostion, PVD) . Das 
physikalische Dampf abscheideverf ahren ist beispielsweise 
Sputtern. Mit Hilfe der Dampf abscheideverf ahren sind die 
35 kleine Schichtdicke der piezoelektrischen Schicht und auch 
kleine Schichtdicken der Elektroden zuganglich. 
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Der Resonator kann auf einem beliebigen Substraten angeordnet 
sein, das einen geringen Verlust fur Hochf requenzsignale 
aufweist. Dieses Substrat weist als Dielektrikum 
beispielsweise einen Saphir auf. Denkbar ist insbesondere ein 
5 Hochf requenzsubstrat . Das Hochf requenzsubstrat zeichnet sich 
dadurch aus, da^s ein Hochf requenzsignal mit einer hohen Gute 
und damit mit einem geringen Verlust weitergeleitet wird. Als 
Hochf requenzsubstrat kommt insbesondere^ ein LTCOSubstrat 
(Low Temperature Cofired Ceramics) zur Anwendung. Im LTCC- 
10 Substrat konnen aufgrund der Verwendung von bei niedriger 

Temperatur sinternder Glaskeramik elektrisch hochleit f ahige . 
Materialien wie metallisches Kupfer oder Silber integriert 
sein . 

15 Insbesondere ist der Resonator auf einem Halbleitersubstrat 
angeordnet. Das Halbleitersubstrat weist dabei insbesondere 
ein Halbleitermaterial auf, das aus der Gruppe Silizium 
und/oder Galliumarsenid ausgewahlt ist. Diese 
Halbleitermaterialien eignen sich zur Anwendung der Bipolar- 

20 und CMOS-Technologie . Mit Hilfe dieser Technologien lasst 
sich im Halbleitersubstrat ein Schaltkreis, beispielsweise 
ein Auswerteschaltkreis zur Bestimmung der Resonanzf requenz 
des Resonators integrieren. Es resultiert eine hohe 
Integrationsdichte . 

25 

In einer besonderen Ausgestaltung der Vorrichtung ist 
mindestens eine Einrichtung zur akustischen Isolation des 
Resonators und des Halbleitersubstrats vorhanden. Der 
Resonator und das Halbleitersubstrat sind akustisch 

30 voneinander isoliert. Durch die akustische Isolation des 
Resonators und des Halbleitersubstrats ist gewahrleistet, 
dass die Resonanzf requenz des Resonators unabhangig vom 
Halbleitersubstrat ist. Es resultiert eine relativ hohe 
Massensensitivitat . Die Einrichtung zur akustischen Isolation 

35 ist beispielsweise ein im Substrat integrierter akustischer 
Spiegel. Der akustische Spiegel ist beispielsweise ein 
akustischer Bragg-Ref lektor, der aus A/4-dicken Schichten 
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unterschiedlicher akustischer Impedanz besteht. Alternativ 
dazu wird die Einrichtung durch einen Hohlraum im Substrat 
gebildet, der durch eine Membran abgedeckt ist. Der Resonator 
ist liber die Membran (mittelbar) mit dem Halbleitersubstrat 
5 verbunden. Die Membran besteht beispielsweise aus einem Oxid 
und/oder Nitrid. Beispielsweise ist die Membran eine 
Mehrschichtmembran aus einer Oxid-Schicht und einer Nitrid- 
Schicht. Zur akustischen Isolation ist es auch moglich, dass 
eine dem Resonator abgekehrte Riickseite des 
10 Halbleitersubstrats eine Ausnehmung aufweist. Die Ausnehmung 
wird vorzugsweise durch Ruckseitenat zung des 
Halbleitersubstrats hergestellt. Der Resonator ist 
beispielsweise auf einer durch die Ausnehmung f reistehenden 
Membran aus dem Nitrid mit dem Halbleitersubstrat verbunden. 

15 

In einer besonderen Ausgestaltung ist der 

Oberf lachenabschnitt zur Sorption der Substanz des Fluids an 
einer Ausnehmung des Halbleitersubstrats angeordnet. Die 
Ausnehmung, die beispielsweise als Einrichtung zur 

20 akustischen Isolation des Resonators und des 

Halbleitersubstrats ausgestaltet sein kann, weist den 
Oberf lachenabschnitt zur Sorption der Substanz auf. Der 
Oberf lachenabschnitt kann dabei von einer chemisch sensitiven 
Beschichtung des Resonators gebildet sein, die in der 

25 Ausnehmung angeordnet und fur das Fluid zuganglich ist. 

Denkbar ist auch, dass der Oberf lachenabschnitt zumindest 
teilweise von einer Elektrode oder von der piezoelektrischen 
Schicht des Resonators gebildet ist, die im Bereich der 
Ausnehmung fur das Fluid zuganglich sind. 

30 

In einer weiteren Ausgestaltung der Vorrichtung ist 
mindestens eine Auswerteeinrichtung vorhanden zur Bestimmung 
der Resonanzf requenz des Resonators. Die Auswerteeinrichtung 
umfasst beispielsweise einen Hochf requenzschaltkreis, in den 
35 der Resonator als f requenzbestimmendes Bauteil eingebunden 
ist. Der Hochf requenzschaltkreis ist beispielsweise eine PLL 
(Phased Locked Loop), in dessen Regelschleif e uber PIN-Dioden 
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der Resonator zugeschaltet wird. Das Regelsignal der PLL ist 
ein Mali fur die Anderung der Resonanzf requenz des Resonators. 
Durch die Anderung der Resonanzf requenz kann auf die Sorption 
der Substanz am Oberf lachenabschnitt des Resonators 
5 geschlossen werden. Insbesondere ist die Auswerteeinrichtung 
eine im Halbleitersubstrat angeordnete interne 
Auswerteeinrichtung. Die interne Auswerteeinrichtung lasst 
sich auf bekannte Weise in Bipolar- oder in CMOS-Technologie 
im Halbleitersubstrat integrieren. Durch die Moglichkeit, die 
10 Auswerteinrichtung im Halbleitersubstrat zu integrieren, kann 
die Vorrichtung als Modul eines sogenannten "lab on a chip" 
fungieren. 

Alternativ dazu. ist die Auswerteeinrichtung eine auJierhalb 

15 des Halbleitersubstrats angeordnete externe 

Auswerteeinrichtung. Die Auswerteeinrichtung ist 
beispielsweise ein fur die Auswertung der Resonanzf requenz 
ausgestalteter Auswertechip. Der Auswertechip ist 
beispielsweise zusatzlich auf dem Halbleitersubstrat 

20 aufgebracht und mit dem Resonator elektrisch kontaktiert. 

In einer weiteren Ausgestaltung ist mindestens eine 
Einrichtung zur elektrischen Kontaktierung des Resonators und 
der externern Auswerteeinrichtung vorhanden, die ein aus der 

25 Gruppe FR4-Substrat und/oder LTCC-Substrat ausgewahltes 
Hochf requenzsubstrat ist. Beispielsweise ist die externe 
Auswerteeinrichtung auf einem LTCC-Substrat aufgebracht und 
mit Hilfe des LTCC-Substrats mit dem Resonator elektrisch 
verbunden. FR4 ist ein bekanntes Hochf requenzmaterial . 

30 Denkbar sind auch Substrate aus andern 

Hochf requenzmaterialien wie GETEK oder RO4003. 

In einer besonderen Ausgestaltung ist der Resonator mit 
Halbleitersubstrat und das Hochf requenzsubstrat mit einer 
35 Flip-Chip-Technik miteinander verbunden. Die Flip-Chip- 
Technik ist besonderes platzsparend. Elektrische 
Kontaktierungen werden. in vertikaler Richtung mit Hilfe 
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sogenannter Lot-Bumps erzeugt. Die Lot-Bumps sind kleine 
Erhebungen, beispielsweise Kiigelchen, aus einem Lot auf der 
Substratoberf lache. Die Lot-Bumps bestehen beispielsweise aus 
einer Gold-Nickel- oder Gold-Zinn-Legierung. Durch die Lot- 
5 Bumps sind Plat z verbrauchende Verbindungsdrahte (Bonddrahte) 
nicht notig. Durch die Platzeinsparung kann die 
Miniaturisierung der Vorrichtung weiter vorangetrieben 
werden. Besonders vorteilhaft daran ist, dass ein storender 
Einfluss von Induktivitaten der Bonddrahte weitgehend 

10 eliminiert werden kann. Zudem werden unnotig lange 

elektrische Leitungen auf dem Halbleitersubstrat vermieden. 
Insbesondere bei Frequenzen im GHz-Bereich zeichnen sich 
Leitungen auf einem Halbleitersubstrat durch groBe innere 
Verluste aus. Durch die Anwendung der Flip-Chip-Technik kann 

15 auf solche Leitungen auf dem Halbleitersubstrat weitgehend 
verzichtet werden. Die Vorrichtung zur Detektion einer 
Substanz zeichnet sich daher durch eine besonders hohe 
Betriebsgute und in Folge davon auch durch eine besonders 
hohe Massensensitivitat aus v 

20 

Die Anwendung der Flip-Chip-Technik ist insbesondere mit der 
Ausgestaltung der Vorrichtung vorteilhaft, bei der der 
Oberf lachenabschnitt zur Sorption der Substanz in der 
Ausnehmung des Halbleitersubstrats angeordnet ist. Eine 

25 geatzte Riickseite des Halbleitersubstrats mit dem 

Oberf lachenabschnitt wird zur Sorption der Substanz des 
Fluids genutzt. Die der Riickseite abgekehrte Seite mit dem 
Resonator dient der elektrischen Kontaktierung der Elektroden 
des Resonators. Die Elektroden des Resonators werden uber 

30 Lot-Bumps mit einem eventuell vorhandenen 

Hochf requenzsubstrat elektrisch und mechanisch kontaktiert. 

Der Oberf lachenabschnitt zur Sorption der Substanz kann von 
einer der Elektroden des Resonators gebildet sein. In einer 
35 besonderen Ausgestaltung wird der Oberf lachenabschnitt zur 
Sorption der Substanz des Fluids von einer chemisch 
sensitiven Beschichtung des Resonators gebildet. Auf dem 
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Resonator ist eine Beschichtung aufgebracht, die eine 
bestimmte Substanz oder auch eine bestimmte Substanzklasse 
sorbieren kann. Die Sorption erfoigt uber Chemisorption, 
Physisorption oder auch Absorption. Die chemisch sensitive 
5 Beschichtung ist beispielsweise ein eingangs genanntes 
Polymer. Denkbar ist auch, dass die Beschichtung an der 
Oberflache eine bestimmte DNA-Sequenz aufweist. An diese DNA- 
Sequenz kann die korrespondierende DNA-Sequenz nach dem 
Schliissel-Schloss-Prinzip andocken. Die korrespondierende 
10 DNA-Sequenz wird chemisorbiert unter Bildung von 

Wasserstof fbruckenbindungen. Die Vorrichtung eignet sich in 
dieser Form zum Nachweis einer bestimmten DNA-Sequenz • 
Denkbar ist auch eine chemisch sensitive Beschichtung fur 
beliebige chemische und biologische Substanzen. 

15 

Die chemisch sensitive Beschichtung kann aber auch zur 
Adsorption bestimmter gasformiger Molekiile ausgestaltet sein. 
Derartige Molekiile sind beispielsweise Kohlenmonoxid, 
Kohlendioxid, Stickoxide oder Schwef eloxide . Niedermolekulare 
20 organische Gase wie Methan oder Ethan sind ebenfalls denkbar. 
Die Vorrichtung wird zur Gassensorik verwendet. 

In einer besonderen Ausgestaltung ist eine Vielzahl von 
Resonatoren zu einer Resonatormatrix zusammengef asst und 

25 jeder der Resonatoren bildet ein Mat rixelement der 

Resonatormatrix. Aufgrund der kleinen lateralen Ausdehnung 
jedes einzelnen Resonators konnen im Vergleich zum Stand der 
Technik pro Flacheneinhei t wesentlich mehr Resonatoren zur 
Resonatormatrix zusammengef asst werden. Vorzugsweise dient 

30 dabei jeder der Resonatoren der Resonatormatrix der Detektion 
einer bestimmten Substanz. Dies bedeutet, dass jeder 
Resonator derart ausgelegt ist, dass er fur eine bestimmte 
Substanz oder Substanzklasse sensitiv ist. Auf diese Weise 
konnen mit Hilfe der Vorrichtung Substanzgemische qualitativ 

35 und/oder quantitativ analysiert werden. Bei einem Gassensor 
ist beispielsweise einer der Resonatoren sensitiv fur 
Kohlenwasserstof f e, ein zweiter Resonator sensitiv ftir 
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Schwefeloxide und ein weiterer Resonator sensitiv fur 
Kohlenmonoxid. Bei einem Biosensor ist beispielsweise jeder 
der Resonatoren der einzelnen Matrixelemente sensitiv fur 
eine bestimmte DNA-Sequenz. Somit lasst sich das 
5 Vorhandensein verschiedenen DNA-Sequenzen im Fluid parallel 
untersuchen. 

Insbesondere ist die Resonatormatrix auf einem 
Halbleitersubstrat ausgebildet. Vorzugsweise ist die 

10 Resonatormatrix in Dunnf ilmtechnologie auf dem 

Halbleitersubstrat hergestellt. In der Dunnf ilmtechnologie 
werden die einzelnen Resonatoren in denselben 
Arbeitsschritten parallel hergestellt. Durch die Anwendung 
der Dunnf ilmtechnologie ist eine Streuung bezuglich der 

15 elektrischen Eigenschaf ten benachbarter Resonatoren gering. 
Wird beispielsweise ein Resonator mit einer chemisch 
sensitiven Beschichtung versehen und ein benachbarter 
Resonator bleibt dagegen unbeschichtet, so kann die Anderung 
der Resonanzfrequenz des beschichteten Resonators gegenuber 

20 der Resonanzfrequenz des unbeschichteten Resonators zur 
Detektion der Substanz herangezogen werden. Eine 
dif f erentielle Messung ist moglich. 

Vorzugsweise ist ein Abstand zwischen benachbarten 
25 Matrixelementen aus dem Bereich von einschlieftlich 20 urn bis 
einschliefilich 1000 ym ausgewahlt. Es resultiert eine 
Vorrichtung mit einer Resonatormatrix, in der auf einem 
moglichst kleinen Raum moglichst viele Matrixelemente 
integriert sind. Jedes der Matrixelemente ist sehr klein. Es 
30 resultiert daher eine Vorrichtung mit sehr kleinem lateralen 
Gesamtausmafi . 

Gemafl einem zweiten Aspekt der Erfindung wird ein Verfahren 
zur Detektion mindestens einer Substanz eines Fluids unter 
35 Verwendung der beschriebenen Vorrichtung angegeben. Das 

Verfahren beinhaltet die Verf ahrensschritte Zusammenbringen 
des Fluids und des piezoakustischen Resonators derart, dass 
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die Substanz am Oberf lachenabschnitt des Resonators sorbiert 
werden kann und Bestimmen einer Resonanzf requenz des 
Resonators, wobei aus der Resonanzf requenz auf die am 
Oberf lachenabschnitt sorbierte Menge der Substanz geschlossen 
5 wird. Urn auf die sorbierte Menge der Substanz schliefien zu 
konnen, wird in der Regel vor dem Zusammenbringen des Fluids 
und des Resonators die Resonanzf requenz des Resonators ohne 
sorbierte Substanz bestimmt. 

Vorzugsweise wird die Resonanzf requenz nach dem 
Zusammenbringen des Fluids und des Resonators in Gegenwart 
des Fluids bestimmt. Beispielsweise ist das Fluid ein Gas 
bzw. Gasgemisch. Das Gasgemisch wird am Oberf lachenabschnitt 
eines oder mehrerer Resonatoren vorbeigeleitet. Die Substanz 
wird am Oberf lachenabschnitt sorbiert. Durch die Sorption 
andert sich die Masse des Resonators und damit die 
Resonanzf requenz des Resonators. Je mehr Substanz sorbiert 
wird, desto grofter ist die Anderung der Resonanzf requenz im 
Vergleich zum Resonator, an dessen Oberf lachenabschnitt keine 
Substanz adsorbiert ist. 

Gemaft einer weiteren Ausgestaltung wird die Resonanzf requenz 
in Abwesenheit des Fluids bestimmt. Beispielsweise wird das 
Fluid in einem ersten Schritt am Oberf lachenabschnitt des 
25 Resonators vorbeigeleitet. Es findet die Sorption statt. Nach 
beendeter Sorption wird das Vorbeileiten des Fluids beendet. 
Danach wird das Fluid derart entfernt, dass die Substanz am 
Oberf lachenabschnitt des Resonators sorbiert bleibt. 
Nachfolgend wird die Resonanzf requenz des Resonators 
30 bestimmt. Dieses Verfahren wird insbesondere dann eingesetzt, 
wenn als Fluid eine Flussigkeit und als Schwingung die 
Langsschwingung des Resonators verwendet wird. Im (Jbrigen ist 
auch denkbar, dass die Resonanzf requenz sowohl in Gegenwart 
als auch in Abwesenheit des Fluids bestimmt wird. 

35 

Zusammenfassend ergeben sich mit der Erfindung folgende 
Vorteile: 



15 
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• Die Vorrichtung zur Detektion einer Substanz zeichnet sich 
durch eine im Vergleich zum Stand der Technik verbesserte 
Massensensitivitat aus. Die Massensensitivitat betragt 

5 wenige Hz-pg" 1 -cm 2 . 

• Durch Verwendung einer dreidimensionalen 
Immobilisierungsmatrix fur Molekule zum Erkennen der 
Substanz kann die Massensensitivitat zusatzlich erhoht 

10 werden. 

• Die hohe Massensensitivitat fuhrt dazu, dass die Substanz 
(Analytmolekul) zur Detektion nicht markiert werden muss. 
Die Detektion erfolgt "labelf rei" . 

15 

• Der Resonator der Vorrichtung zeichnet sich durch eine 
kleine laterale Ausdehnung aus. Aufgrund der kleinen 
lateralen Ausdehnung kann eine Vielzahl von Resonatoren 
platzsparend auf einem Substrat zu einer Resonatormatrix 

20 angeordnet werden. Es resultiert eine hohe 

Integrationsdichte . 

• Mit Kilfe der Resonatormatrix kann eine Vielzahl von 
Substanzen parallel detektiert werden. 

25 

• Wegen der kleinen lateralen Ausdehnung des Resonators kann 
ein kleines Probenvolumen des Fluids untersucht werden. 

• Die Vorrichtung mit dem Resonator ist einfach und 

30 kostengunstig herzustellen . Zur Herstellung kann auf 

bekannte Diinnf ilmtechnologien zuruckgegrif f en werden. 
Unter Verwendung eines Halbleitersubstrats sind CMOS- 
Technologie und bulk micromachining anwendbar. 

35 • Zur elektrischen Kontaktierung des Resonators bzw. der 
Resonatoren eignet sich insbesondere ein 
Hochf requenzsubstrat in Form eines LTCC-Substrats . 
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• Durch die Flip-Chip-Technik werden Hochf requenzverluste 
und storende Induktivitaten weitgehend eliminiert, die in 
Bonddrahten zur elektrischen Kontaktierung des Resonators 
auftreten konnen. Es resultiert eine hohe Betriebsgute und 
eine hohe Massensensit ivi tat . Dies gilt insbesondere fur 
eine Resonatormatrix mit einer hohen Dichte an 
Matrixelementen. 

Anhand mehrerer Ausf uhrungsbeispiele und der dazugehorigen 
Figuren werden die Vorrichtung und das Verfahren zur 
Detektion einer Substanz eines Fluids vorgestellt. Im Fokus 
stehen dabei verschiedene Einzelaspekte der Erfindung, die 
beliebig miteinander kombiniert werden sind. Die Figuren sind 
schematisch und stellen keine maftstabsgetreuen Abbildungen 
dar . 



Figuren la bis If zeigen piezoakustische Resonatoren im 
Querschnitt, bei denen die Elektroden, die 
piezoelektrische Schicht und der Oberf lachenabschnitt 
des Resonators unterschiedlich zueinander angeordnet 
sind. 

Figuren 2a bis 2c zeigen unterschiedliche Moglichkeiten zur 
akustischen Isolation eines Halblei tersubstrats und 
des piezoakustischen Resonators. 

Figuren 3a und 3b zeigen Vorrichtungen mit interner und 
externer Auswerteeinrichtung . 

Figuren 4a bis Ac zeigen eine Resonatormatrix mit mehreren 
Matrixelementen im Querschnitt (Figur 4a) und in 
Aufsicht (Figuren 4b und 4c) . 



Figuren 5a und 5b deuten verschiedene Schwingungsmoden des 
Resonators an. 
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Figur 6 zeigt ein Verfahren zur Detektion einer Substanz 
eines Fluids. 

Die Vorrichtung 1 zur Detektion einer Substanz besteht aus 
5 einem piezoakustischen Resonator 2, der auf einem 

Halbleitersubstrat 3 aus Silizium aufgebracht ist. Der 
Resonator 2 weist eine piezoelektrische Schicht 4 aus 
Bleizirkonattitanat. Das Bleizirkonattitanat weist eine <111> 
-Orientierung bezuglich des Halbleitersubstrats 3 auf. Die 
10 Schichtdicke 7 der piezoelektrischen Schicht 4 betragt ca. 
0,8 urn. Die laterale Ausdehnung 11 des Resonators 2 betragt 
ca. 100 pm. In zwei dazu alternativen Ausfuhrungen besteht 
die piezoelektrische Schicht aus Aluminiumnitrid und 
Zinkoxid. 

15 

Die Schichtdicken der an der piezoelektrischen Schicht 4 
angeordneten schichtformigen Elektroden 5 und 6 betragen ca . 
0,1 pm. Die Elektroden sind aus Gold. Durch elektrische 
Ansteuerung der Elektroden 5. und 6 wird der Resonator 2 zu 
20 einer Schwingung angeregt. In Abhangigkeit von der Anordnung 
der piezoelektrischen Schicht. 4 und der Elektroden 5 und 6 
zueinander wird der Resonator 2 zu einer 

Dickenscherschwingung 51 entlang einer lateralen Ausdehnung 
11 der piezoelektrischen Schicht 4 (Figur 5a) und/oder zu 
25 einer Langsschwihgung 52 entlang der Schichtdicke 7 der 
piezoelektrischen Schicht 4 (Figur 5b) angeregt. 

Gemaft Figur la sind die Elektroden 5 und 6 an zwei 
voneinander abgekehrten Seiten der piezoelektrischen Schicht 
30 4 angeordnet. Eine elektrische Isolierung 19 aus 

Aluminiumoxid trennt die Elektroden 5 und 6 zusatzlich. Die 
elektrische Ansteuerung fuhrt zu einer Langsschwingung 52 
entlang der Schichtdicke 7 der piezoelektrischen Schicht 4. 

35 Eine Anordnung gemaft Figuren lb, bei der auf einer Seite der 
piezoelektrischen Schicht 4 beide Elektroden 5 und 6 
angeordnet sind, fuhrt zu einer Dickenscherschwingung 51. 
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Ebenso fuhrt die Anordnung gemafi Figur 1c zur Ausbildung 
einer Dickenscherschwingung 51. 

Der Resonator 2 verfiigt uber einen Ober f lachenabschnitt 8, an 
5 dem eine Substanz eines Fluids 9 sorbiert werden kann. Dazu 
verfiigt der Resonator 2 uber eine chemisch sensitive 
Beschichtung 10. Die chemisch sensitive Beschichtung 10 ist 
auf der Elektrode 5 angebracht (Figur la) . Alternativ dazu 
ist die chemisch sensitive Beschichtung auf beiden Elektroden 

10 5 und 6 angebracht (Figur lb) . Die chemisch sensitive 

Beschichtung 10 kann auch auf der piezoelektrischen Schicht 4 
aufgebracht sein (Figur lc) . Alternativ dazu ist auf dem 
Resonator 4 eine SchutzscKicht 12 aufgebracht, auf die 
wiederum die chemisch sensitive Beschichtung 10 aufgebracht 

15 ist (Figur Id) . In einer nicht dargestellten Ausf uhrungsf orm 
f ungiert die Schut zschicht 12 selbst als chemisch sensitive 
Beschichtung 10. 

Figur le zeigt eine weitere Alternative, gemaJi der die 
20 chemisch sensitive Beschichtung 10 in einer Ausnehmung 13 des 
Halbleitersubstrats 3 auf einer Membran 14 aus einem Nitrid 
angeordnet ist. Die Ausnehmung 13 ist. durch Riickseitenat zung 
des Halbleitersubstrats 3 hergestellt. 

25 Gemafi Figur If bildet entgegen der vorangegangenen Beispiele 
die Elektrode 5 den Ober f lachenabschnitt 8 zur Sorption der 
Substanz des Fluids 9. Die Substanz wird direkt auf der 
Elektrode sorbiert. 

30 Urn die Massensensitivitat des Resonators 2 fur eine bestimmte 
Substanz zu erhohen, werden das Halblei tersubstrat 3 und der 
Resonator 2 mit Hilfe einer Einrichtung zur akustischen 
Isolation 15 akustisch voneinander isoliert. GemaB Figur 2a 
ist die Einrichtung ein Bragg-Ref lektor mit A/4-dicken 

35 Schichten unterschiedlicher Impedanz. Alternativ dazu ist im 
Halbleitersubstrat 3 unterhalb des Resonators 2 eine Membran 
14 und ein Hohlraum 16 integriert. Der Hohlraum 16 ist durch 
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die Membran 14 abgedeckt. Die Membran 14 verbindet den 
Resonator 2 und das Halbleitersubstrat 3. Membran 14 und 
Hohlraum 16 sind liber bulk- und/oder surface micromachining 
im Halbleitersubstrat realisiert. 

Gemaft Figur 2c ist die Einrichtung 15 zur akustischen 
Isolation eine Ausnehmung 13 des Halbleitersubstrats 3. 
Unterhalb des Resonators 2 ist das Material des 
Halbleitersubstrats 3 durch Ruckseitenat zung entfernt. Der 
Resonator 2 ist auf einer Membran 14 aufgebracht. Die Membran 
14 besteht aus einer Siliziumnitrid-Schicht und einer 
Siliziumoxid-Schicht . 

Gema/i Figur 3a ist eine interne Auswerteeinrichtung 17 im 
15 Halbleitersubstrat vorhanden. Die interne Auswerteeinrichtung 
17 ist mit Hilfe der CMOS-Technologie im Halbleitersubstrat 3 
integriert. Die interne Auswerteeinrichtung 17 umfasst einen 
Resonanzkreis, in den der Resonator 2 als Resonanz 
bestimmendes Bauelement eingebunden ist. 

20 

Gemaft Figur 3b ist der Resonator 2 mit einer externen 
Auswerteeinrichtung 18 verbunden. Zur Kontaktierung des 
Resonators 2 und der Auswerteeinrichtung 18 ist ein 
Hochfrequenzsubstrat 20 in Form eines LTCC-Substrats 

25 vorhanden. Im LTCC-Substrat sind elektrische 

Durchkontaktierungen 21 und elektrische Leiterbahnen 22 aus 
Silber integriert. Sowohl die Vorrichtung 1 als auch die 
externe Auswerteeinrichtung 18 werden mit Hilfe der Flip- 
Chip-Technik uber Lot-Bumps 23 mit den im LTCC-Substrat 20 

30 integrierten elektrischen Durchkontaktierungen 21 
Leiterbahnen 22 elektrisch kontaktiert. Gemaft der 
Ausgestaltung nach Figur 3b ist die chemisch sensitive 
Beschichtung 10 in der Ausnehmung 13 des Halbleitersubstrats 
3 angeordnet. Die Ausnehmung 13 fungiert als Kanal 24, durch 

35 den das Fluid 9 aus einem Reservoir zum Oberf lachenabschnitt 
8 zugeleitet wird. Der Kanal 24 wird von der Ausnehmung 13 
des Halbleitersubstrats 3 und einer mit dem 



5 



10 



BNSDOCID. <WO 200401 7063A2_I_> 



WO 2004/01 7063 PCT/DE2003/002226 

23 

Halbleitersubstrat 3 verbundenen Abdeckung 25 gebildet. Die 
Abdeckung 25 ist ebenfalls aus Silizium. In einer dazu 
alternativen Ausgestaltung ist die Abdeckung 25 aus einem 
Kunststoff. Der Kunststoff und eine eventuell vorhandene 
5 Dichtung zwischen Kunststoff und Halbleitersubstrat ist 

gegenuber dem FJuid 9 reaktionstrage . Das Fluid 9 kann durch 
den Kanal 24 geleitet werden, ohne dass es zu einer Reaktion 
zwischen einem Bestandteil des Fluids 9 und dem Kunststoff 
oder einem Material der Dichtung kommt. 

10 

Figur 4a zeigt eine Vorrichtung 1 mit drei Resonatoren 2 im 
einem seitlichen Querschnitt entlang der Verbindungslinie I-I 
(siehe Figuren 4b und 4c) . Die Resonatoren 2 sind auf einem 
Halbleitersubstrat 3 aus Silizium zu einer Resonatormatrix 26 
15 aufgebracht. Die Resonatoren 2 bilden je ein Matrixelement 27 
der Resonatormatrix 26. Jeder der Resonatoren 2 weist eine 
laterale Ausdehnung 11 von etwa 100 pm auf. Ein Abstand 28 
zwischen benachbarten Matrixelementen 27 betragt 100 ym. 

20 Figuren 4b und 4c zeigen unterschiedliche Moglichkeiten der 
elektrischen Kontaktierung der einzelnen Matrixelemente 26. 
Gemaft Figur 4b werden die Elektroden 5 und 6 der Resonatoren 
2 der einzelnen Matrixelemente 27 in herkommlicher Weise 
elektrisch kontaktiert. Dazu sind auf dem Halbleitersubstrat 

25 3 entsprechende elektrische Leitungen 29 vorhanden. 

Gemaft Figur 4c erfolgt die elektrische Kontaktierung der 
einzelnen Resonatoren 2 liber Lot-Bumps 23 in Flip-Chip- 
Technik. 

30 

Jedes der Matrixelemente 27 verfligt liber einen fur eine 
bestimmte Substanz sensitiven Resonator 2. Es liegt eine 
Vorrichtung zur Detektion einer Vielzahl von Substanzen eines 
Fluids 9 vor. 

35 

Zur Detektion der Substanzen des Fluids 9 werden jeweils in 
einem ersten Schritt der Ober f lachenabschnitt 3 des 
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Resonators 3 und das Fluid 9 zusammengebracht (Figur 6, 
Schritt 61) . Fluid 2 und Resonator 2 werden derart 
zusammengebracht, dass die Substanz des Fluids 9 auf den 
jeweiligen Ober f lachenabschnitten 3 des Resonators 2 sorbiert 
5 "werden kann. Durch die Sorption andert sich die Masse des 
Resonators 2. Durch nachfolgende Messung der 
Resonanzf requenzen des Resonators 2 (Figur 6, Schritt 62) 
kann auf die Art der Substanz und deren Konzentration im 
Fluid 9 geschlossen werden. Durch die Sorption der Substanz 

10 verandert sich die Resonanzf requenz des Resonators im 

Vergleich zur Resonanzf requenz des Resonators, an dessen 
Ober f lachenabschnitt keine Substanz sorbiert ist. Um die 
Anderung der Resonanzf requenz bestiiamen zu konnen, wird ein 
Resonator mit bekannter Resonanzf requenz verwendet. In einer 

15 alternativen Ausfuhrung wird vor dem Zusammenbringen des 

Fluids und des Resonators die Resonanzf requenz des Resonators 
ohne sorbierte Substanz bestimmt. 

3ei spiel Protein-Detektion: 

20 

Auf der Elektrode 5 (aus Gold) des piezoakustischen 
Resonators 2 wird eine chemisch sensitive Beschichtung 10 aus 
einem Oligo-Nukleotid aus 25 Basen immobilisiert . Das Oligo- 
Nukleotid wird mit einer Konzentration von wenigen mmol im 

25 sub-Nanoliterbereich als wassrige Ldsung auf der Elektrode 5 
aufgetragen. Jedes der Oligo-Nukleotide weist an der 3 1 - 
Position eine Thiol-Alkyl-Gruppe und an der ' 5 ' -Position eine 
Biotin-Gruppe auf. Ober die Thiol-Alkyl-Gruppe komnit es zur 
Ausbildung von Schwef el-Gold-Bindungen . Die Oligo-Nukleodide 

30 werden auf der Elektrode 5 immobilisiert. Das Oligo- 
Nukleotid-Grundgerust bildet quasi eine 
Immobilisierungsschicht . Die Biotin-Gruppe bildet einen 
starken Komplex mit Streptavidin . Die Biotin-Gruppe fungiert 
quasi als Molekul zum Erkennen der Substanz Streptavidin. 

35 Sobald dieses Protein in einem Fluid vorhanden ist, dem die 
beschriebene chemisch sensitive Beschichtung 10 ausgesetzt 
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ist, kommt es zur Komplexbildung und damit zur Sorption des 
Proteins auf der chemisch sensitiven Beschichtung 10. 

Beispiels DNA-Detektion : 

5 

Es werden Oligo-Nukleotide aus 25 Basen liber Thiol- 
Alkylgruppen iminobilisiert . Die Oligo-Nukleotide weisen keine 
Biotin-Gruppen auf. DNA-Fragmente mit einer entsprechend 
komplementaren Nukleotid-Sequenz werden liber die Ausbildung 
10 von Wasserstof f-Brucken-Bindungen an die immobilisierten 
Oligo-Nukleotide gebunden. 
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Patentanspruche 

1. Vorrichtung (1) zur Detektion mindestens einer Substanz 
eines Fluids (9), aufweisend mindestens einen 
5 piezoakustischen Resonator (2) mit 

mindestens einer piezoelektrischen Schicht (4), 

einer an der piezoelektrischen Schicht (4) angeordneten 

Elektrode (5, 6), 

mindestens einer an der piezoelektrischen Schicht (4) 
10 angeordi . :en weiteren Elektrode (6, 5) und 

einem Oberf lachenabschnitt (8) zur Sorption der Substanz 
des Fluids (9) , 

wobei die piezoelektrische Schicht (4), die Elektroden 
(5, 6) und der Oberf lachenabschnitt (8) derart 

15 aneinahder angeordnet sind, dass eine elektrische 

Ansteuerung der Elektroden (5, 6) zu einer Schwingung 
des Resonators (2) mit einer Resonanzf requenz fuhrt und 
die Resonanzf requenz abhangig ist von einer am 
Oberf lachenabschnitt (8.) sorbierten Menge der Substanz, 

20 dadurch gekennzeichnet , dass 

eine Schichtdicke (7) der piezoelektrischen Schicht (4) 
aus dem Bereich von einschliefilich 0,1 pm bis 
einschliefilich 20 \im und 

die Resonanzfrequenz der Schwingung aus dem Bereich von 
25 einschliefilich 500 MHz bis einschliefilich 10 GHz 

ausgewahlt ist. 



2. Vorrichtung nach Anspruch 1, wobei der Resonator (2) 
eine laterale Ausdehnung (11) aufweist, die aus dem 

30 Bereich von einschliefilich 20 pm bis einschliefilich 1000 

pm ausgewahlt ist. 

3. Vorrichtung nach Anspruch 1 Oder 2, wobei die Schwingung 
des Resonators (2) aus der Gruppe Langsschwingung (52) 

35 und/oder Dickenscherschwingung (51) ausgewahlt ist. 
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4. Vorrichtung nach einem der Anspruche 1 bis 2, wobei die 
piezoelektrische Schicht (4) ein piezoelektrisches 
Material aufweist, das aus der Gruppe 

Bleizirkonattitanat, Zinkoxid und/oder Aluminiumnitrid 
ausgewahlt ist. 

5. Vorrichtung nach einem der Anspruche 1 bis 4, wobei der 
Resonator (2) auf einem Halblei tersubstrat (3) 
angeordnet ist. 

6. Vorrichtung nach Anspruch 5, wobei mindestens eine 
Einrichtung (15) zur akustischen Isolation des 
Resonators (2) und des Halbleitersubstrats (3) vorhanden 
ist . 

7. Vorrichtung nach Anspruch 5 oder 6, wobei der 
Oberf lachenabschnitt (8) zur Sorption der Substanz des 
Fluids an einer Ausnehmung (13) des Halbleitersubstrats 
(3) angeordnet ist. 

8. Vorrichtung nach einem der Anspruche 1 bis 7, wobei 
mindestens eine Auswerteeinrichtung (17, 18) vorhanden 
ist zur Bestimmung der Resonanzf requenz des Resonators 
(2) . 

9. Vorrichtung nach Anspruch 8, wobei die 
Auswerteinrichtung eine im Halbleitersubstrat (3). 
angeordnete interne Auswerteeinrichtung (17) ist. 

30 10. Vorrichtung nach Anspruch 8, wobei die 
Auswerteinrichtung eine aufterhalb des 
Halbleitersubstrats angeordnete externe 
Auswerteeinrichtung ist . 

35 11. Vorrichtung nach Anspruch 10, wobei mindestens eine 
Einrichtung (20) zur elektrischen Kontaktierung des 
Resonators (2) und der externen Auswerteeinrichtung (18) 
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vorhanden ist, die ein aus der Gruppe FR4-Substrat 
und/oder LTCC-Substrat ausgewahltes Hochf requenzsubstrat 

ist . 

12. Vorrichtung nach Anspruch 11, wobei der Resonator (2) 
mit Halbleitersubstrat (3) und das Hochf requenzsubstrat 
(20) mit Hilfe einer Flip-Chip-Technik miteinander 
verbunden sind. 

13. Vorrichtung nach einem der Anspruche 1 bis 11, wobei der 
Oberflachenabschnitt (8) zur Sorption der Substanz des 
Fluids (9) von einer chemisch sensitiven Beschichtung 
(10) des Resonators (2) gebildet ist. 

14. Vorrichtung nach Anspruch 13, wobei der Resonator (2) 
eine Schutzschicht (12) aufweist und die chemisch 
sensitive Beschichtung (10) auf der Schutzschicht (12) 
aufgebracht ist. 

15. Vorrichtung nach einem der Anspruche 1 bis 14, wobei 
eine Vielzahl von Resonatoren (2) zu einer 
Resonatormatrix (26) zusammengef asst ist und jeder der 
Resonatoren (2) ein Matrixelement (27) der 
Resonatormatrix (26) bildet. 

16. Vorrichtung nach Anspruch 15, wobei jeder der 
Resonatoren (2) der Resonatormatrix (26) der Detektion 
einer bestimmten Substanz dient. 

17. Vorrichtung nach Anspruch 15 oder 16, wobei ein Abstand 
(28) zwischen benachbarten Matrixelementen (27) aus dem 
Bereich von einschlielilich 50 pm bis einschliefilich 1000 
ym ausgewahlt ist. 

18. Verfahren zur Detektion mindestens einer Substanz eines 
Fluids unter Verwendung einer Vorrichtung nach einem der 
Anspruche 1 bis 17 mit folgenden Verf ahrensschritten: 
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a) Zusammenbringen des Fluids und des piezoakustischen 
Resonators derart, dass die Substanz am 

Oberf lachenabschnitt des Resonators sorbiert werden kann 
und 

b) Bestimmen einer Resonanzf requenz des Resonators, wobei 
aus der Resonanzf requenz auf die am Oberf lachenabschnitt 
sorbierte Menge der Substanz geschlossen wird. 

19. Verfahren nach Anspruch 18, wobei die Resonanzf requenz 
in Gegenwart des Fluids bestimmt wird. 

20. Verfahren nach Anspruch 18 oder 19, wobei die 
Resonanzf requenz in Abwesenheit des Fluids bestimmt 
wird. 

21. Verfahren nach Anspruch 20, wobei als Fluid eine 
Flussigkeit verwendet wird und nach dem Zusammenbringen 
des Fluids und des Resonators und vor dem Bestimmen der 
Resonanzf requenz das Fluid derart entfernt wird, dass 
die Substanz am Oberf lachenabschnitt des Resonators 
sorbiert bleibt. 

22. Vorrichtung nach Anspruch 13, wobei die chemisch 
sensitive Beschichtung Molekule zum Erkennen der 
Substanz aufweist. 

23. Vorrichtung nach Anspruch 22, wobei die chemisch 
sensitive Beschichtung eine Immobilisierungsschicht zum 
Verbinden des Resonators und der Molekule zum Erkennen 
der Substanz aufweist. 
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FIG 6 



Zusammenbringen des Fluids mit der Substanz und 
des Oberflachenabschnitts zur Sorption der Substanz 



Bestimmen der Resonanzfrequenz des Resonators 
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(57) Abstract: The invention relates to a device (1) for detecting at least one substance of a fluid (9). The device comprises at least 
one piezo-acoustic resonator (2) with at least one piezo layer (4), an electrode (5) arranged on the piezo-electric layer, at least one 
other electrode (6) arranged on the piezo-electric layer and a surface section (8) used for sorption of the substance of the fluid. The 
piezo-electric layer, the electrodes and the surface section are disposed in such a way that electric control of the electrodes leads to 
an oscillation (5 1,52) of the resonator at a resonance frequency which depends upon the amount of the substance which is sorbed on 
the surface section. The device is characterized in that the thickness (7) of the piezo-electric layer is in the region of 0.5 ?m to 20 ?m 
and the resonance frequency of the oscillation ranges from 500 MHz to 2 GHz. The device is a mass sensor with a piezo-acoustic 
high-frequency thin film resonator. The device is characterized by high mass sensitivity in the region of a few HzCEpg^CEcm 2 and 
small lateral expansion. The device is used as a bio sensor or gas sensor. 



<S (57) Zusanunenfassung: Die Erfindung betrifft eine Vorrichtung (1) zur Detektion mindestens einer Substanz eines Fluids (9). Die 

OVorrichtung weist mindestens einen piezoakustischen Resonator (2) mil mindestens einer piezoelektrischen Schicht (4), einer an der 
^ piezoelektrischen Schicht angeordneten Elektrode (5), mindestens einer an der piezoelektrischen Schicht angeordneten 
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weiteren Elektrode (6) und einem Oberflachenabschnitt (8) zur Sorption der Substanz des Fluids auf, wobei die piezoelektrische 
Schicht, die Elektroden und der Oberflachenabschnitt derart aneinander angeordnet sind, dass eine elektrische Ansteuerung der 
Elektroden zu einer Schwingung (51, 52) des Resonators mil einerResonanzfrequenz fuhrt und die Resonanzfrequenz abhangig ist 
von einer am Oberflachenabschnitt sorbierten Menge der Substanz. Die Vorrichtung ist dadurch gekennzeichnet, dass eine Schicht- 
dicke (7) der piezoelektrischen Schicht aus dem Bereich von einschliesslich 0,5 \\m bis einschliesslich 20 pm und die Resonanzfre- 
quenz der Schwingung aus dem Bereich von einschliesslich 500 MHz bis einschliesslich 2 GHz ausgewahlt ist. Die Vorrichtung 
ist ein Massensensor mil einem piezoakustischen Hochfrequenz-Dunnfilmresonator. Die Vorrichtung zeichnet sich durch eine hohe 
Massensensitivitat im Bereich von wenigen Hzxpg^xcm 2 aus und eine kleine laterale Ausdehnung. Die Vorrichtung wird als Bio- 
oder als Gassensor eingesetzt. 
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